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Ⅶ－10Pu-239を高い熱中性子束で照射すると，中性子捕獲反応により質量数
が1つ増加し，次々に重い同位体に変化して行く。比較的短い半減期でβ壊変する
核種まで質量数が増加すると，中性子捕獲で変化する割合より，β壊変の変化する
割合の方が多くなる。したがってそのような核種のところでは原子番号がl増加し
てから中性子捕獲反応が続けられ~る。しかしⅦ－ll図にも示すように,Pu-239を
ターケットとして超プルトニウム元素を作る場合，ターケットおよび中間生成核種
の熱中性子による核分裂面積が大きいので，高い中’|生子束で長時間照射しても，重
い超プルトニウム元素の収率は大きくない。
Ⅶ－11Pu-239の中性子吸収で超う．ルトニウム元素を作る場合,Pu-239の70
％は核分裂してしまう。Pu－240にかわる量は30%であるが，中性子捕獲によりそ
の大部分はPu-241になる。Pu-241は大半が核分裂を起しその％だけがPu-242
以上へと置量数を増して行く。β壊変も加わってCm-245まで進むとこの核穐は
核分裂を起しやすいので(q/=1900barn),Cm-246に変る量は，最初のターケ
ットの1.5%にすぎない。12個の中'|生子捕獲と4回のβ壊変をへてC/-251になる
量は，ターケットの0.3％であるが,Cf－252の”は3000barmと非常に大きいため
ほとんどが核分裂で失われてしまう。
Ⅶ－12Pu-239を3×10'4n/cm2･sec(茨城県大洗のJ.M.T､R.程度）の中性子
束で踵期間照射した時の,Pu-239の原子数に対する生成核種の原子数を示してい
る。ターケットの大部分は核分裂してしまうが，一部分が中性子捕獲しPu-240に
変る。Pu-240の濃度は，照射時間とともに増加するが，やがて中'|生子捕獲でPu
-241に変化して行く量と平衡に達した後,Pu-239の減少に伴い平衡は破れる。
このようにして4.98時間でβ壊変するPu-243に達すると，その短半減期のため
生成量と壊変量はすぐ平衡に達しAm-243へと変る。この計算を行なうことにより
目的の核種を効率良く得るには、照射時間をどれくらいにすれば良いかを知ること
ができる。（数式的取扱いにはP17およびP68等参照）
Ⅶ－13この計画では，キログラム量のPu-239を大きな生産用原子炉(Ⅶ－ll
図からも分るように核分裂が非常に多く起るため,SAVANNAH河の原子炉は熱除
去が非常に良くなるよう作られている。）に挿入し，数年間中'|生子で連続照射する。
この過程で生産された数百グラムのPu-243およびCm-244のうち,Pu-242を
第2の段階のターケットとして用いる。第2の段階はORNLの高中性子束炉(High
FluxlsotopeReactor,d=3×10'5n/cm2･sec)で照射される。生成物は超ウラン
処理施設(TransuraniumProcessingFacility)で核分裂生成物と分離し単離され
る。CJ-252の年収量はしだいに増加し,1973年には1,557mgのC/-252が蓄積
される予定である。
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Ⅶ－14多重中性子捕獲での超カリホルニウム元素の製造には，非常に高い中性
子束を必要とする。それは中間過程で生ずる同位体に半減期の極めて卿いものが存
在するためである。たとえばEs－253は2.047日でα壊変し,Fm-254は3.24時間
でα壊変してしまう。（β壊変の半減期はいくら卿か〈てもよい｡）この問題を克服
し得る一つの方法は，熱核爆発を利用するものである。この方法では原材料のU-
238が非常に短い時間（2～3"s)内に，極めて高い中性子束で衝撃され，中性
子の非常に過剰なウラン同位体を生ずる。このウラン同位体がβ壊変を繰り返して
原子番号の大きな元素を生ずるのである。1952年11月のMIKEと呼ばれた熱核爆発
でFmが見いだされたことは有名である。
Ⅶ-151952年2月18日のメンデレビウム発見の証拠となった溶離データの図で
ある。この実験はEs-253(～109原子）をターケットにし，サイクロトロンで40
MeVに加速されたα粒子で衝撃された。ターケット中に含まれるCm-244の（α，
2n)反応によりC/-246を生ずるが，これが溶離液中の元素の位置確認に役立っ
た。101番元素の位置で総計5カウントの自発核今裂計数を観測し，また’00番元
素の位置でも8カウントの自発核分裂計数を観測した。lOlおよび’00番元素の分
割部分の自発核分裂の速さは，半減期3時間であった。（今では1.3時間でαとど壊
変して行くことが知られている。）
Ⅶ－16Fmを作る一つの方法として,C/-253を熱中性子照射する方法がある。
C/-253は17．3日でβ壊変し,Es-253に変る。この核種は大きな放射化断面積
(o=338barn)を持っており,Es－254mとなる。Es－254mは直接β壊変する
ので，100番元素のFmに倒達しやすい。しかしFm-258は約1分の半期減で自発
核分裂をすると考えられるので，その先へ反応が進みにくいのが欠点であろう。
Ⅶ-171961年の春にBerkleyの研究グループは103番元素の一つの同位体を作
って確認し，サイクロトロンの発明者E､O,LAWRENCEにちなんで，ローレンシ
ウムと命名することを提議した。合成と検出には，102番元素の場合と同様な方法
が用いられた。z49-25zC/混合物3〃gを重イオン加速器で加速した'OBと’'Bで衝
撃し,252C/(''B,5n)およびzszC/(''B,6n)の反応で得られる257Lr原子を
利用し，帯電した可動銅被覆プラスチック・テープ上に集めた。テープ上に集めら
れた原子から放出されるα粒子の半減期（～8秒）とエネルギー(8.6MeV)がケイ
素一金半導体検出器で測定された。ただし今ではこの実験の追試の結果，得られた
原子は257Lrできな<258259Lrであると考えられている。
Ⅶ－18重い元素を合成する一つの方法にネオンよ')重いイオンを加速し衝撃す
る方法がある。その目的で作られたのが,HeavylonLinearAcceleratorであり，
ネオン以上アルゴン程度までのイオンを加速し，かなりの強度のビームを取出し得
る。しかし重イオンによる衝激で得られる重い核種の収率は一般に，ターケットと
入射粒子の原子番号が増すのにつれて急激に低下する。
Ⅶ－19ソ連Dubna原子核研究所のFLEROVらは,104番元素の同位体の1つ質
量数260の260104は，観測が可能な程度の半減期で自発核分裂するであろうと予想
し，その合成と検出を試みた。Dubna研究所の和0cm重イオン加速サイクロトロン
を用い,242PUをター ケットとして22Neイオンで照射した。242Pu(22Ne,4n)
206104の核反応で生ずる成生核を，反跳捕集法でニッケル製ベルトコンベアーに捕
集する。捕集された生成核は，核分裂片検出器(II-14,15,付6等参照）に送ら
れ，コンベヤーベルトの速度と，各検出器での測定から値，半減期が求められた。
その結果260104は0.3秒の半減期で自発核分裂することが確められた。
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Ⅵ－20超ウラン元素の壊変をこの領域全体にわたって整理すると,4n,4n+
1,4n+2と4n+3の壊変系列に分けることができ，天然の壊変系列および死滅
核種としせ知られる237Npの系列に組み込まれる。こうして得られた閉じたサイク
ルは，壊変データーの首尾一貫性をチェックしたり，壊変特性を予想するのにきわ
めて有用である。
問題例1
l.ThDに関し,Pbのなかでとくに|司位体存在比が大きく安定な理由。
②この核種の同萌体で，壊変して直接この核種となるものの壊
変様式とその内容説明。
③この核種のIsotoneにあたるPo-の放射性核種と，それを硝酸
溶液から簡単に化学分離する方法。
2.ThCをもとにして，①この核械の結合エネルギーを求む。
②この核穐のα壊変の部分的半減期を求む。
③α壊変にさいしThCのうける蚊大反跳エネルギー。
④ThC"の原子堂を求む。
⑤放射化学的に純粋なThCを共沈法,TTA溶媒抽出
法を用いて娘核繩を含む232Th溶液からうる方法
（まづThBをとる。Collector,Holdbackcarrier,
Milkingの用語をつかう）。
⑥純粋なThC何浬Ciがlgの232Thからえられるか。
但し，分離実験中の時間的要因もふくめ全化学収率
5％として計算せよ。
⑦上でと|)出したThCは120分後何〃Ciとなるか。
またそのときのThC′の放射能は何拠Ciか。
⑧上記ThC′の増減はγスペクトルで観測される。最
高の光電ピークの位置は何MeVか，またこれに付帯
する特長的なピークを説明せよ。
⑨ThCのβ壊変の部分的半減期を求めるとともに，そ
の妓大飛程の値およびそれを測定する方法を各種あ
げよ。
問題例2
1．加賀100万石の名産金箔(100%197Au)についてつぎの各問に答えよ。
①この核種のIsotope,Isotone,Isobar,Isodiapherにあたる核橦各1ケ。
②この核種の結合エネルギーを求める式を示せ。〔原子量196.966552)
③この核穗には半減期(7.2sec,1.9.10-9sec)の励起状態がある。これを何とい
うか，またこの状態を研究するため，これをうる方法を2つ考えよ。これらの
状態を利用してどんな研究が考えられるか。
④この核種に中性子発生装置を用い,14MeV中性子を照射すると(n,a),(n,p),
(n,2n)反応がおこる。それぞれ得られる核種は何か，なお得られた核穐を収率
よく放射化学的に精製するにはどうすればよいか，放射化学的用語で説明せよ。
⑤196Auは331KeV,354KeVの(hscadeγ線を伴うEC24%,354KeVの7線を伴うE
C64%,426KeVの淵を伴うβ~壊変12%により壊変する，そのDecaySheme
を推定せよ。
⑥14MeV中性子を減速して,熱中性子による(n,力反応により'98Auを調製したい。どう
すればよいか,またその中性子線束量を測定するにはどんな機構の計測器を用いると有効力も
⑦得られる198Auのβ粒子スペクトルについて説明せよ。またそのγ線スペクトル
の形状を推定せよ。なおβ線の最大飛程はほぼいくらか。
⑧金箔197mgを⑥の条件で5.4日照射した(その位置で熱中性子束8.106n/cmm･sec)
何Ciの'98Auを得るか。また1年間照射を続けたものを16.2日冷却するとその放
射能は前記の何分の何か，但し(n,7)反応断面積を100barnとする。
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問 題例3
〔1つぎの核反応式について［二]内の核種名と関連事項1つを記号にて記せ。
①9Be(α§β）□②'4N((r,p)□③'4N(n,p)□④32S(n,p)D
⑤197Au(n,7')□⑥27Al("n)□⑦235U(n,/)□⑧□(n,)')233Th
30Si↓β＋ 90Y↓β-233↓β~33
局βU
⑨'271(n,7')□⑩D+T→□＋n ー÷
関連事項：③元素人工転換発見⑥人工放射性核種発見⑤SzilardChalmers
反応発見⑥中性子.発見⑥増殖炉①14MeV中性子発生装置②熱中性束密度
測定⑪無担体有用RI製造①考古学年代決定①ミルキング
〔2上記核反応の⑧について下問に答えよ。ターケット堂1grとする。
①熱中性子束10'4n/cm:．secで3日間照射したとき得られる233Paの放射能(dpm)
②この233Paを放射化学的に分離精製し(収率60%),1年間放置後えられる233U
α放射能は何dpmか。
③この233Uを①と同様の中'|生子束密度で照射したとき,1分間の核分裂数。
側でえられた233Uを計数効率30%,B,G,5cpmの測定で10分測定したときの
誤差を求めよ。
、の照射で234Thを233Paよりも多量につくるには中性子束密度は少くともいく
ら以上でないといけないか。(III-62図を参照）
Ⅶ-21う°ルトニウムイオンの難溶性化合物をまとめた図であり，化学様式の横に
書いた数字は溶解度を示す。う°ルトニウムの沈殿反応はIII,Ⅳ価の時はセリウムイ
オンと類似しており，フッ化物やシュウ酸塩は酸性溶液に不溶であるPu(III)のヨウ
素酸塩は黄カツ色,Pu(N)ピンクであり，シュウ酸はIII価のものが輝緑色，Ⅳ価が
黄緑色である。四つのイオン形のすべての水酸化物は水に不溶である。しかし,V
Ⅵ価となると単純な形での難溶’|生化合物は少なくなる。
ⅦⅦ－22(a)う°ルトニウムイオンの酸化還元反応をまとめたものである。しか
し条件の小さな変化が反応速度や，反応の進む方向に重大な効果を与えることもあ
るから，実際に反応を行なわせる時は注意しなければならない。特にPu(W)は強
い錯体を形成して，安定化しようとする傾向が強<,F-,PO43-,CO22あるい
はSO42のような強い錯化剤が存在する溶液では，過塩素酸溶液にくらべていろい
ろな反応の経路，反応速度を持ちやすい。
(b)種々の溶液中のう°ルトニウムイオンを，電気泳動した時の様子を示してい
る。Pu(III)はSO42とは錯体を形成して陰イオンを作りやすいが,Clとはあ
まり錯イオンを作らない。これに対してPu(W)はより錯体化しやす<0.5MH2SO4
溶液中でもほとんどが陰イオンとなっていることを示している。Pu(N)はClあ
るいはNO3とは,Pu(W)よりわずかに錯体を形成しやすいが,SO42とはむし
ろ錯体を作り難いことを示している。
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